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El estudio teórico de los parámetros de estructura electrónica en materiales
de metales de transición es un campo emergente en química y física del estado
sólido. Muchos de estos parámetros están relacionados con fenómenos magnéticos.
Las propiedades magnéticas de estos materiales, en particular de los óxidos de
metales de transición, son la base de un posible interés tecnológico ya que, por
ejemplo, algunos de estos materiales dopados, pueden llegar a ser superconductores
y en otros se observan magnetoresistencias muy grandes.
Debido a la importancia  de estos materiales muchos trabajos teóricos tratan
de estudiar la compleja  estructura electrónica de estos compuestos de metales de
transición utilizando necesariamente modelos simplificados. Nuevos avances en
química cuántica hacen que sea posible un tratamiento ab initio de la estructura
electrónica de dichos materiales. Aparte de las propiedades magnéticas, la química
cuántica también puede dar información detallada sobre parámetros relacionados
con la espectroscopia.
Se ha utilizado como punto de partida para el estudio teórico del
magnetismo el modelo de Anderson que en los años 50 propuso la primera
interpretación teórica al comportamiento magnético de los materiales. En los años
70 aparecieron otras interpretaciones de este primer modelo, el método de Hay,
Thibeault y Hoffmann y el de Khan y Briat. Tanto el modelo como los métodos
posteriores fueron fundamentales para la interpretación cualitativa de los resultados
experimentales partiendo del mecanismo de superintercambio para explicar el
comportamiento antiferromagnético. Por otra parte no son suficientes para
reproducir correctamente la magnitud del acoplamiento magnético. Ya en los años
80, de Loth et al. utilizaron la Teoría de Perturbaciones para realizar un análisis
detallado de las contribuciones físicas que contribuyen al acoplamiento magnético
y demostraron que la inclusión de la correlación dinámica es crucial para
vi
reproducir el orden de magnitud del acoplamiento. Más tarde, teniendo como punto
de partida el método de de Loth et al. se desarrolló el método DDCI (Difference
Dedicated Configuration Interaction). Este es un método de interacción de
configuraciones seleccionada donde se incluyeron las configuraciones responsables
de los efectos físicos que contribuyen de forma significativa a la descripción física
del acoplamiento. Este método ha sido desarrollado y utilizado por nuestro grupo
dando resultados satisfactorios para las diferencias de energía entre diferentes
estados electrónicos.
En este trabajo se ha usado este método para el estudio teórico de la
constante de acoplamiento magnético, J, así como para extraer otros parámetros de
estructura electrónica en una serie de óxidos de metales de transición. También se
han utilizado métodos perturbativos como el CASPT2, menos costoso que el
mencionado DDCI, y que, por tanto, permite tratar sistemas con un número
elevado de átomos o que dan lugar a espacios modelos grandes.
En el capítulo 1 se recordarán las aproximaciones teóricas que han
intentado dar una interpretación al acoplamiento magnético. Así mismo también se
describirán los métodos multiconfiguracionales con inclusión de la correlación
electrónica dinámica mediante los que se obtiene una buena descripción de la
estructura electrónica de los sistemas magnéticos. El capítulo 2 se centrará en la
búsqueda y descripción de nuevas estrategias (sin olvidar las ya conocidas) que
permitan calcular parámetros de estructura electrónica. En el capítulo 3 se
presentará un estudio detallado de la estructura electrónica y de las propiedades
magnéticas de una serie de óxidos de cobre llamados spin ladders. El capítulo 4 se
dedicará a dar información sobre parámetros espectroscópicos de la manganita
CaMnO3. El capítulo 5 recogerá las principales conclusiones del trabajo presentado
así como algunas perspectivas que se derivan de los estudios realizados.
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